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FeClaにおゆるF8叶不純物の局在スピン共鳴
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1.緒 昌

我々は以前から強滋性および反強磁性体中に偽の磁気イオンが不純物として

入っている場合､その不純物に局在した磁気的構造がどa)ようになるかについ

て興味をもっている｡ 簡単のために話を地合物に限ると.理恵的には最近たと

えば強磁性体中反強磁性不純物のご(一簡単な場合についてスピン波の方法で研

究が行われてV_､るがtll.実験的には襲磁性 ･反強磁性いづれの場合についても

まだすっきりし挺研究が行われていないようであるOこれは普通に混晶系の磁

性を論ずるに当っても.そa)実験結果がnetmOmentの挙動を見るの走終るこ

とが多いためで･直接に不純物スピンだけを動かしてその磁性を詞ぺ卑こ.とや'1

困発だか らであるoLたがって磁性線における不純物の研究は.hostに対す

るttimpTlrityeffect"にとどまっているようであるOしかし一般にkd示

spinと i皿pllrりyBPinが非常にもがった性質をもっているならばその

inpllrityspinのみ.もし･くはまわ りのho串 sPinを若干かかえこんだい

わば衣を着たlocali2iedspinS'tateがあるはずである｡磁性体の光政牧は`

この種の問題を取扱う有力な方法のようであるがごく最近我々はFe2十と Fe3+

が磁気的に非常にもがっているのを利用してメタ液性体であるFeCll中の敬量

Fe叶 スビyiZ)局在した磁気状潜を瓦SRでしらぺることに成功したのでここ

-279-



伊達 ･凍河

にその概略を示すことにする｡

2.結果 と議 論

鑑数の都合でFeCキ2のメタ磁性についてはくわしい説 明は略す｡要点をのぺ

れはこれはCdC1.2型の1ayer構造をもっ宣おり面内でFe2+間に強い強磁性的

面問に弱い反強磁性的超交換相互作用をもち.スピンは強くe軸方に嘉劃され

ていてその異方性エネルギーは非常に大きくi2㌧ C方向に加えられた場合には

甘e-王王茶Oe以下では各ユayerごとに反対向きの反強磁性を示すが.日>言わ

では全スピンが磁場の方向を向くいわゆるメタ磁性を示すことが多くの研究で

知られている. 赤外を用いた反強磁性共鳴が最近Jacobs達によって行われた

とが伝えられており(3㌧ またneuもrondiffractiont4)逓 ssba批r効果の

測定lS㍉こよるgTOundstatewavefuncもionの決定なども行われているO

我々は庵低温においてFcC12 の ミil波によるパルス磁場磁気共鳴の実験を

行ったところ吸収は弱いけれどもsystena一七icな周波数依存性を示す若干の

共鳴線を見捜したOサ ンプルは物性研で大野 ,伊藤両氏が 遁 ssbaueT効果

測定用に作られた単結晶であって不純物としてほどくわずかa)Fe3十以外紅は

考えられないようであるoまた使用マイクロ波は35,50,70GO帯 ,パル

ス磁場は別報f6Iのような方式のものであるO実験着果の大略を甘/VC軸につい

てfrequency-fielddiagrami:'して第 王図に示すo (次頁に示す)

低麓壕側から見てゆくとまずzerofj.eldTeSOnanCeが約410C/See

(9-畠とすればeffectivefieldとして･tI_- 14,6-荘O-e)にあって､磁場

を加えて行 くとこの吸収は2つのbranchにわかれて行くOこれは次のように

考えられる0第 2図のようにだ<甘Cでは磁場の方南を向いたスピン層と逆向き

のIayerとが一つおきにあるがこの各Iay-erに同じ確率でわずかのFe3十が

Fez+SまもeB 近 Bubstiもutionaユ虹混入しているものとするo (第2図は

282真紅肴犯 これを図のように'rypeI.Ⅱと名付けるo Fe3+はよ(Lられ
ている蔵にIFe2+に比べて異方性ははなはだ少く､かつFe2+～ Fez+め

S71Pef exchangeとFe2㌔- Fe3+相互作用は大分もがうと考えられるため

にけ)Fe3+ 不純物を串外部磁場とまわりのFe2十から軌 →exchangefieldを

うけるだけで､比較的フ9-な.いいかえれば局在した振動をなし得ると思わ
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第 2 回 .Fe喝 .之の スピン構造とFe3+不純物 (打〆Hc)
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さて Fe3+に加わるeXCbangefieldを2つにわれ 一つはlayer内の Fe3+

スビyからくる磁場でこれを胃1とし もう⊥らはIayer問かくる磁場でこ

れを甘2'とするO共に反強磁性であるとし.かつ 亀 子tf2とするとTy;peェで

も=工でもIayer内でまかりのFeZ+ ス ピンとは逆向聖K入ることになり･こ

の系に磁場 琶Oをp軸方向にかければ 甘 1-日2>翫 の頗域で共鳴条件は

や■l■-lr
--_iむ

胃1- 日2･一日o (Type1)

-Hl一甘2+甘8 (TypeⅡ )r
となる0第2因め実験値から

甘1- 日2- 14.6EOe

となることは論をまたない｡さて実験的に

甘C< 甘1-甘2

(1)

(2)

(3)

であるから tlo-tleとなったときに2つの共鳴線はtIGlineと図のような

出合いとなる｡なお(3杭 の条件が逆ならType'‡a)様子は少しもがってくるは

ずである｡

さて 召o>tlcとなったらどうなるかを考えてみようO町peⅡ に属する･

Fe3+ス ピンも逆転するはずで以後Type‡JZの区別はまったくなく･･なる｡
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そしてこのFe3+ィォ t/の共鳴条件は

!ic< 胃O< 凱 + 江2 .･ ユ 〒 軌 + ｡2- 施
㍗

翫 く 翫 +｡2.< -do _: ユ ニ ｡0-711+冒2
㍗

となることがわかるOここで｡-白1+甘 2 においてFe3+スピンが反転して

外部磁場翫 の方向を向くことに注意｡

以上はなはた簡単な計算で書ふれた理論曲線が磨 l図の実線のようになるo

tiュ,fI2の大きさ.符号の関係を仮定したようにとらないと､実験結果を説明

出来なくなることから.ti上,日2が一義的に明確に定まるO

ところでこtZ)解析で困るのはHc近 くに見られる非常に弱い共鳴とtI>臼Cで

現れるSidelineである. (点線で示したもの) 実は甘e近傍の線はパルス

磁場でflcに鬼られると′ステクVスと強い関係があって･丁度 CoC122下切 (8)で我

々が見出した共鳴とよく似ている｡またEc以上で現われるsideline~は 甘C

以上でmagnetosもrictionが 甘C以下とちがうためK､a_Xialanisoもro-

pyDが効 くようにな り. linesplittingをおこすとかFe2+の defect

とのCO:.lPlingなど真偽色々のモデルが考えられるが.皆少しづつ無理がある

ようであるO また甘CにおけるヒステDi/スがPuTeFeg12でもパルス磁場で

は現われるものなのか? それともFe3十が人らたために 2次的におきるもの

なのかこのへんのこともよくわからないc LかしいずれにしてもFeC12

のFe3+ については

(a)Fe3十スピンはFe叶 同志にくらべてずつとやわらか く入っているo

(b)そのためFe3+は effectivegもほとんどfreespinのように.(つ

まりまわ､りのFe2+ と独滋 に)動 くことができる｡

回 まわりのFe2+か らくるeffecもivefieldは IayeT内とIayeT間の

各々についてEc上下のデータから完全に決められるO鑑真は共に反強磁隆

的で 甘1- 15.8EOe ,軍2-- 1.2KOeo

囲.データから見てeXChangefieldの大きさは理論的にみても大体矛盾な

しに説明されるようである｡け‡

以上のようなかなりかな りはっきりした結論に到達した0
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465. なお 関連 した理 論をう ぎ に金 森 氏が 書いておられる｡

CoCユ2I2E20のスピン配列

- Ising模型の基底状態をきめる一方法-

金 森 贋 次郎 (阪大理)

(6月21日 受理)

Isingspins,ysもemでとくEJC外部磁場の存在する場合にエネルギーの最

低状態を決定する事は.冒eisenberg模型の場合に比べて容易とはいえないO

後者の場合には､Yoshimori-XaplanによるSpinの Fourier変換を用い

る方法が有力であるが. これは工singSpinには適用できない.以下で.

coq12･2号王20についてOguchi-Takanol)によって提案された=sing模型に

刑をとって.基底状態を厳密に求める一つの方法を提案する.
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